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最初の3項は､化学結合に関するエネルギー項である｡ 第 1項 .第2項はそれぞれ化
学結合の結合長 ･結合角のエネルギーである｡第3項は二面角のねじれと面外角のエ
ネルギーである｡二面角を変数とする場合には､化学結合の結合長 ･結合角を固定す
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いる ｡ 一方､BPTIの場合には(3 .8)で得られる行列は､真空中のものとあまり変
化 していない｡つまり､メリチンの場合には､エネルギ 面ーの形状の違いと運動のダ
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図4.1:(a)A,gのNTt､(b)LeuのC8､(C)AlaのCβの周辺の水の酸素原子の動径分布
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こで示すRISM計算 に用 いた蛋 白質の立体構造 は､分子動力学計算 で得 られ る構造 の
平均構造である｡ ここでは､ 2つの典型的 な例 を示す (図 5.1)｡大 きな部分電荷
をもった基やpolarな基の周 りの水 の分布 は､RISMの結果 と分子動力学 の結果が 良 く
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6 空自耳 ･水系ダイナミクスの階層性
6.1 蛋白質と水の運動のカップリング
まず､これまで見てきたことから､蛋白質分子全体が協調的に動く内部運動に対す
る溶媒の水の影響をまとめてみよう｡水溶液中の協調的運動には2つの特徴がある｡
1つは､ランジュバン方程式でモデル化されるような減衰運動である｡もう1つは､
水 ･蛋白質間の庶子パッキングの違いによって存在する自由エネルギー面の微細構造
をトランジションするような運動である｡
蛋白質の減衰運動は､主に水のはやい振動モードとのカップリングによって引き
起こされると推測される｡既に1.3で述べたように､水には1000cm-1- 400
cm-1の微小回転振動モード (衡振)と､300cm-1-10cm-1の並進振動モードが
ある. 特に水の衡振は､ギコ秒よりも遅い蛋白質の協調的運動に対 して､ランジュ
バン方程式の於けるランダムな力のような影響を及ぼしている可能性がある｡
Protein Water
図6.1:蛋白質の運動に対する水分子の運動のカップリングに関する概念図
費白質の構造 トランジションは､水の拡散運動とのカップリングによって引き起こ
されると考えられる｡水分子の拡散は､構造 トランジションとほぼ同じ時間スケール
の運動である｡この蛋白質の構造トランジションは､分子全体の協調的なものである
ので､蛋白質の周辺の広い部分で水分子の移動がおこり､水 ･蛋白質間の原子パッキ
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ングが変化する｡蛋白質の運動は常にパッキングの変化に追随しているわけではない
が､蛋白質の構造 トランジションは､間欠的な水分子の集団運動と関係 している可能
性がある｡また､これより更に遅い時間スケールで蛋白質の運動を観たならば､水分
子の拡散も溶媒の粘性やランダムな力の一部とみなすことができるであろう｡ このよ
うに､蛋白質と水の運動のカップリングは複雑で､時間スケール的に階層的な影響を
及ぼし合っていることがわかる｡
6.2 蛋白質の階層的ダイナミクス
蛋白質の運動に関しては､3.4で述べたように既に真空中のシミュレーションに
よって､一種の階層構造が存在することが明らかになっている｡これは蛋白質の分子
内の原子のパッキングトポロジーによって特徴づけられている｡ 蛋白質の表面付近の
局所的な原子パッキングの変化は､第 1レベルの構造変化である｡第2レベルの構造
変化は分子の協調的な構造変化で､分子のコアの原子パッキングが変化する｡
溶媒の影響により､このような協調的な構造変化にも､更に階層性が生じる｡ 第 1
レベルは蛋白質と水分子の原子パッキングの変化によって生じ､ピコ秒程度の時間ス
ケールでトランジションが起こる｡ 第2レベルは蛋白質分子のコアの原子パッキング
が変化することによって生じ､10･2ピコ秒～の時間スケールでトランジションが起
こる｡
これまでの結果は､メリテンとBFnという小型の蛋白質について得られたもので
ある｡ 最初に述べたように､蛋白質には様々な種類があり､多様な機能がある｡ しか
し､ここでみてきた蛋白質の階層的なダイナミクスは､その物理的要因を考えると､
かなり一般性のある現象ではないだろうか｡
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